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論文内容要旨
 第1章序 論
 固体に よる電子線の非弾性散乱のうちで, プラズマ 損失 (プラ ズモ ンを励起する ことによる入射
 電子のエネルギー損失) は, 価電子全体が寄与するので, 入射 電子がエネルギーを失う過程として
 は最も大きな断面積をもつ。 プラズモンの種々の性質のうちで, そのエネルギー及び強度の散乱角
 依存性 (波数依存性) については詳細な研究が行われているが, プラズモンの崩壊過程を知る上で
 重要なピーク の半 値巾の 散乱角依存性を 調べた実験 は極 めて 少ない。 本研究では, 静電型円筒 レン
 ズをエネルギー 分析器と して用い て, 制限視野回折パターンのエネ ルギー分析を行い,・プラズモン
 の散乱角依存性を測定 した。 本研究の目的は次の通りである。
 (1) いくつかの特徴的な示素につい て, プラ ズモンの散乱角依存性を測定する。
 (2) 半値巾の散乱角依存性に関する最近の理論によれば, 半値巾は散乱角が大きぐなるに従
    って一旦減少 し, 極小 値を経た後散乱角と共に大きくなると言われているが, 以前に末岡
    の行 コた実験に依れ ぱ, 各種 金属の半値巾は散乱角と共に増加している。 このどちらが正
    しレ、かを調べる。
 (3) ee等の非晶質試料と結晶質試料での散乱角θ題。での半値巾は, 結晶質試料よりも非
    晶質試料の方が大き い値を示す。 非晶 質試料を 非常に小さな微粒子 の集団であると考えれ
    ぱ, 半 1直 巾の散乱角依存性に異常 ダンピン グが 観測さ れるこ とにな るの で, 異常ダン ピン
    グが 測定されるか どう かを 調べる。
 第2章 プラズマ損失の理論的背景
                      白
 プラズモンの性質のら ちで, 散乱角依存性をもつものについては
 (1) プラズモンのエネルギーと 散乱角依存性は次式で与えられる。
      充ωP一 方ω P.。 +α・ 2E。 Dθ z+ ・一
                       3 EF
 こ鵬 ω戸・調プラズ噸蝋 醐騰係撫α=r ⑳p.。 ・万一入螺子のエネノ1
ギー
 (2) 強度につい磁 〆θ,1θ,・珂撃) で与えられる・た熾 循∠E〆
 2E。, ・m (辛描 ・・SS-funct{・n とよ甑 誘電率ε一ε1+ 砺 の醐である・
 θ 一〇 の場合 に 区) み, 光学測定から求められた lo8呂一f unction と電子線の実験を比較できる。
 (3) 半値巾rpの散乱角依存性については, (1) 電子間相互作用によって, プラズモンが
 eエectron一直。ユe pair 2個あるい は, eユectron-hole pair 1個+ ano七her
 P■a81non に崩壊するときには, TIP=β1θz+0θo で一与えられ, (ii) 電子コィオン聞相互
 作用に.よって, プラズモンがelec七rOn-hob pair l個に崩壊する ときには, 1■p=・4 一
 刀2 θz で一与えられるので、 以上の2つの場合 を加える と, ∫「p 耳・4+ (β1 -B2) θz+0θ6
となるひ
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 第3章試 料
 Aエ M呂 Sn, G気 Si及び Be を試料と した。 作製方法はすべて真空蒸着によったが, 99%
 以上の純度のものを用いたので, 不純物の影響はないと考えられる。 プラズモンの最大波長 λmax
 鱗 舞 (禰入射電子の波長) 瑛 粒子サィ ズが太き 伽と異常 ダン ビングがおこる
 ので, この点に注意 した。膜厚は皿ean free path 等を考えて調整した。
 第4章 実験装置と実験方法
 (1) 全体 の構成は 2段系電子顕微鏡を3段系に改造 し, 制限視野回 折パターンのエネルギー
 分析を行えるよら にしたものである。 スペク トルは写真に記録 し, フオ トメ ータ 一で測定 した。
 (2) 静電型円筒 レンズの特性:この レンズの色収差によってエネルギ 一分 析が行 われ, ピー
 ク位置は± o.1eVの精度で求められたが, 半値巾は本来の値ro より 大きく観測される。 ∠Eだけ
 エネルギーを失った ピークの半値巾rと丁To の間 には, 1「;∫「o (1 +α・∠E) といら関係がある
 が, To の如何にかかわらずαの値は一定であるので, この式を用いることによ って補正値「o を
 求 めるこ とができた。
 (3〕 制限視野絞りの孔径の影響:孔径が大きいと, 制限視野回折パターンのセンタ 一 ・ス ポ
 ット・ ビームの開 き角が大きくなる。 プラズモンは, 散乱角 が大きくなる と, 強度が下がりながら,
 ピーク位置がエネルギー損失の大きい方に移るので, 絞りの孔径が太き い場合 に得 られるスペルト
 ルは, その開き角に対応 した 散乱角 までのプラズモン・ピークを角度について積分したものになる
 ので, エネルギ 一損 失の大き い方に裾をもった 非対称なものと なる。 従って, 絞りの孔径はで きる
 だけ小さい 方が 良ぐ, 20μの絞りを用いたが, なむかつ補正が必要 であった。
 (4) 入射 ビームのエネルギー巾が観測される ピークの半値巾に影響を与えるので, 入射 ビー
 ムをバ ルス型分布をもつ ものと して 補正 を行 つた。
 (5) その他, スリッ ト, 電子銃の加熱電流とエミッシ。ン電流及び照射 ビームの照射角等に
 ついて 実験 上の 注意を払 つた。
 第5章 実験結果
 (1) プラズモ ンのエネルギーと散乱角依存性:散乱角θ;0でのエネルギー と分 散係数を求
 めることが出来たが, その結果は他の研究者達の 報告 した値と良ぐ一致 してむり, 実験値としては
 信頼できるものであることがわかった。
 (2) 半値巾の散乱角依存性:第 1図に実験を行ったすべての物質に関する結果を示す。 A馬
 Mg及びSnでは, θ一〇での半値巾は比較的小さ ぐ, 散乱角が大きく なるにつれてrp も大きく
 なる。 一方, Ge, Si及び Be では, θ一〇での半値巾は比較的大きく, 散乱角が 大きく なると 1「P
 は一旦 減少 し, 極小 値を経た後大きぐなる。 半値巾が一旦減少 するこ とは本研究で始めて明らかに
 なったものであり, 末岡の結果 と異な ってい る。 制限視野絞りの孔径を変えて, B日 につい て測定
 する と, 第 2図の結果が得られた。 これより, 本来半値巾の減少する ものて も, 絞りの孔径が大き
 いと ただ増加するのみといら結果になることがわかる。 Ge, Si及び Be のグループで半値巾が一
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 旦減少 した 後に増加すること と, A瓜 Mg及び Snのグループでの半値巾の増加率が末岡の結果よ
 りも小さいことは, 制限視野絞りの影響であることが明白とな つた。 また, Ge,レ Si の非晶質試
 料 での 結果 は, 結晶質のものと殆 ん ど同じで異常 ダン ビングは見られなか つた。
 (3〕 強度の散乱角依存性=A羽 Mg及びSnでけ, θ一語に比例して強度け下がる。一方
 αe, Si及びBeでは, θの1・さいところで1#θ}ID65 に, 大きいところではθ一1・30 に.比例し
 て強度は下 がっ た。
 第6章 考 察
 rp =オ+・B θ2 と して, ・4及びβを求めた結果をもとにして考察 した。
 (1) θ=oでの半1直巾の値ヨ:表 1に 示したよら に, 本研究の補正 値と他の研究者達の報告
 した 値のら ちで, モノ 〃・メー ターを備えた装置による 値と ⑳一致け良い。 光学 データーのらちで.
 Powe lユ によるパラメーター解析の 1直との一致が良いこ とから, 本研究の値は信頼できる値であ
 ると言える。
 表1 θ・こ。での半値巾の値濯 (eV)
    実験の 補正 値 (eV)理論値光学データー他の 研究者の値
   0.33 (i n七erba nd)0.8 61.0 6
   +o,11 ㊤一P)0.5 51.0 5
     A10. 9十 〇.1   一〇.44 (七〇ta l)O.6 0コ 0,6
  0.9 3〕 0.53
 ・o. 9
 ・ O.7
   MgLO十 〇.1 一1.4
   1.4十 〇.12.822
  一
  Sn1.6
    Ge (c)3.4 十 〇,2 }8.51.24.1
  荘 3.63.4
    (a)3.6十 〇,2 皿6.14.9
 ・ 4.o
    Si (c)3.7十 〇,2  一7.1・ 3、6
   (a)3.9十 〇,2  一4.6
 ・4.o
    Se5,0 十 〇.25.45.2
  一
  耗 5,2
 滞はPoweエエによるパラメ ータ 一解析の結果得られたイ直
 。はモノク ロメーターを備えた装置による箔
 一4i一
 (2) 半/直巾のθ2 の係数β:表2に示すよらに, 理論値は Aユについてのみ詳しぐ報告され
 ているが, 実験値と理論1直の符号が逆である。 他の研究 者達の値も本実験ぎ同じく符号が正なの
 で, 理論を支持していないよらである。 Ge, Si及びBe では, Bの符号が負であるので, 電子 二
 イオ ン間 相互 1乍用を考える必要 性を 示 し ている。
 表2 半f直中 のθ2 の李素数B (loBeV。raご一2)
     実験の補正値理言ム・口冊値他の研究者の値
     Aユ4.9 十 〇.1 一(e -e)(e -i)1、0『8
  1β一 8.8 =一 7.27.0
  1.37品
    M98,5十 2.0 一一1. 20 甚
    Sn17十 31.32甚
  一     Ge@一3 2十2  一1,3 1誓
   (a)一32十2  一
     Si(c、一34十2   1.29品
   色)一 34十2  一
    Be一34十2  一1. 36甚
 対ゴ DuBoi8-Ki veユ日onの 論文 中の図表 から読みと つた 値
 (3〕 強度の 散乱角依存性二 A馬 Mg及びSnのグル ープでは ダンピングが小さいので, los8
 -func七ionからの寄一与が小さ ぐ, θ『2 に比例 して強度が下がるが, G臼, Si及び Be では, ダ
 ン ビングが相対的に太き いので, ユ06s-functiOnからの寄一与が効果をあらわして, Al等よ
 り も緩やかに強度が下が つたものと考えられる。
 第7章結 論
 (1) 制限 視野回折パターンのエネルギー分析 によって, プラズモンの散乱角依存性を測定し
 たが, 制限視野絞りの孔径の大きさが実験結果に大きな影響を一与えることがわかった。
 (2) 入射 ビームのエネルギー屯 制限視野絞りの孔径及び円筒レンズの 特性を考慮に入れて
 補正値を求めると, モノク・メーターを使っπものと同程度の結果が得られた。
 (3) ブラ ズモンの半値巾とその散乱角依存性については次の2つのグループのあることがわ
 かった。
 すなわち,
      A馬 Mg及びSnでは■1が小さく, B>O
      Ge. Si及びB6ではヨが大きく、 B〈O
 一42一
 (4) Ge, Si及び Be では, ダンピングの主要な原因として, 電子 =イオン聞相互作用を考
 えねばならないことを示していると思われるが, A1, Mg 及びSnのグルー プでの原因 け今のとこ
 ろわからないD
 (5) Ge及びSiの非晶 試料で異常ダン ピン グが認められない ので, これ等の蒸着膜が微粒
 子の 集団であ るとは考えられ ない。
 一43一
 論文審査結果の要旨
 金属及び半導 体の プラ ズマ損失について比較的多くの研究が行われてき たが, その実験f直にばら
 つきが見られ, 特にプラ ズモ ンの崩壊過程を知る上に重要であるプラ ズモン ピークの半値巾の散乱
 角依存性の測定は極めて少ない。
 この 観点から, 本論文は二段型電子顕微鏡を改造 して, 制限視野回折パターンのエネルギー分析
 を静電型円筒レンズを用いて行うことで, ラズモンのエネルギー, プラズモンピークの半値巾導体
 に ついて研究を行い, プラ ズマ 損失機構を解明 しょうと したものである。
 本研究に於て, 装置の精度向上のため種々なる方法が試みられた結果, 装置のエネルギー分解能
 は 0.6 ～ 0,8eV, 散乱由分解能は 0.3m rad, の精度を得ている。 またこの研究で20μの制限視
 野絞りが用いられたが, その孔経の大きさが測定値に ・ヒきな影響を与えることをはじめて明らかに
 したこ とは. 今迄他の 研究 者が 全 然注意 し左 かったことであり. 信頼す べき 実験結果を得る上に語
 いて, 極めて重要な知見を得たと 言う べきである。 その上, 入射 ビームのもつエネルギー巾, 制限
 視野絞りの 影響及 び 円筒 レ ン ズのもつ ブラ ズモ ン ピークの半値巾 を増加させる効 果を考慮にいれて
 実験値を補正すると, 高精度の電子線モノク・メーターを使った場合と同程度の精度が得られるこ
 とがこの研究からわかったことは今後の ブラ ズマ損失実験に嵜与する所が 大きいと 言える。 こ の実
 験結果で最も重要な点は プラ ズモン ピー クの半値巾とその 散乱角依存性の 測定結果で, 角度零の半
 巾 が小さなA馬 Mg及 び Sn ぼ)場合には半値巾は散乱角 の二乗に比例 して増加するが, 角度零で半
 値巾の友ぎ なGe, Si及びBeでは半値巾は散乱角の二乗に比例して一度減少した後, 増加するこ
 とがわかったことである。 すなわちGe, si及びBeのグループでは プラズマ崩壊の主なる原因と
 して理論的に 考え られる電子イオン相 互作用を 考えねばな らないことを示 して いると共に A1, Mg
 及び Sn のグルー ブの結果は現在の理論では説明出 来ず, その 原因 は不明であるが, 将来の研究に
 新 しい 問題 を提 供 してい る,点で意義漂いものがある。
 その他Ge, 及び Si の非晶 質試料では 異常 ダンピングが 認められず, これ等の 蒸着 膜が微粒 子の
 集団でないこと を明 らか にしたこ とにも本研究 の意義 があ る。
 以上の如く, 本研究 ま周到な実験的 配慮 1てもとず いて 測定 を行うことにより, 金属及び半導体の
 フラ ズマ損失機構の解明に重要な新知見を与えた。
 よって 相山 徹司提出の論文は理 学博士の学位論文 として合格 と認める。
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